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[目的・背景] 
ラマン遷移を断熱的に励起することで、広帯域に離散的に広がったラマンサイドバンド光を生
成することができる。このラマンサイドバンド光は、時間軸で考えるとフェムト秒オーダーの超
短パルスが THz の繰り返しで並んだ超高繰り返し超短パルス列となっている。また、さらに断熱
励起に用いる基本波二周波数成分を、光周波数標準に安定化された光周波数コムに位相同期させ、
励起光の差周波数を高精度に制御することで発生するラマンサイドバンド光のキャリアエンベロ
ープオフセット(Carrier Envelope Offset;CEO)周波数をゼ
ロに制御することができる。これにより、繰り返されるパル
スの搬送波の固定された絶対位相制御超短パルス光列を生
成することが可能となる。本研究では、このような絶対位相
制御パルス列の持つ空間的な電場の非対称性を極性分子の
解離イオンから観測することを目標としている。 
[計測原理・結果] 
空間的に非対称な電場波形を極性分子の解離イオンによ
って計測する手法を図 1 に示す。空間的に非対称な超短パル
ス光を極性分子に集光すると、極性分子はイオン化し励起さ
れた電子状態が斥力型であれば直ちに解離しフラグメント
イオンとなる。この現象を検出器軸(TOF axis)と集光する超短パルスの偏光をそろえて飛行時間
型質量分析器(Time of flight;TOF)内で誘起すると、極性分子の解離時の初速度の向きを反映した
飛行時間スペクトルを得ることができる(Forward 成分と
Backward 成分)。極性分子の場合、超短パルス光の偏光
方向に対する分子軸の向きによってイオン化確率が異な
るため、この 2 つのピークの比は、超短パルス光の空間的
な電場の非対称性を反映している。図 2 は、実際に極性分
子としてヨウ化メチルを使用し初速度成分ごとに分けて
観測した TOF スペクトルである。超短パルスの偏光と検
出器軸(TOF axis)が平行の場合にのみ解離したフラグメ
ントイオンを観測することができていることが分かる。 
図 1;計測手法 
図 2;観測した TOF スペクトル 
